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Oz

Bu ¢alismada alkali elektroliz hiicresi ile hidrojen gazi iiretimi i¢in laboratuvar 6lgekli, iki elektrotlu bir
sistem kurulmustur. Anot olarak soy metal olan platin kullanilirken, katot olarak nikel kdpiik elektrotlar
galvanostatik yontemle nikel-bakir-molibden (NiCuMo) ile modifiye edilmistir. Sisteme fakli uygulama
potansiyelleri (2,4 V; 2,7 V ve 3 V) uygulanmis ve farkli siireler icin elde edilen hidrojen gazi hacimleri
belirlenmistir. Deneysel bulgulara gore 30 dakikalik elektroliz islemi sonrasinda artan uygulama
potansiyellerine gore sirasiyla; 77,30; 90,67 ve 105,08 mL hidrojen gazi iiretilmistir. S6z konusu sistemin
optimizasyonu i¢in yanit yiizey metodu analizi (RSM) kullanilmistir. Sistem etkinlik analizinde elektroliz
potansiyeli ve siire degisken olarak secilerek hidrojen gazi iiretim hacmine ve yiik miktarina etkileri
arastirilmustir. Hidrojen hacmi ve yiik miktar1 igin tahmini R? degerleri sirasiyla 0,9956 ve 0,9955 olarak
belirlenmistir. Hidrojen gazi hacim ve yiik degerleri igin %Hata sirasiyla 2,71 ve 0,5°dir.

Anahtar Kelimeler: Yanit yiizey metodu, Alkali elektroliz, Hidrojen, Optimizasyon

Response Surface Method Analysis: Hydrogen Gas Production by Alkaline
Electrolysis

Abstract

In this study, the laboratory scale, two-electrode system was established for the production of hydrogen gas
with an alkaline electrolysis cell. The noble metal platinum was utulized as the anode and the nickel foam
electrodes which were modified with nickel-copper-molybdenum (NiCuMo) by galvanostatic method, was
used as the cathode. Different operation potentials (2.4 V; 2.7 V and 3 V) were applied to the system and
the hydrogen gas volumes obtained for variable duration times were determined. According to the results
of the study, after 30 minutes of electrolysis, 77.30, 90.67, and 105.08 mL of hydrogen gas were produced,
respectively, based on the rising application potentials. The surface response method analysis (RSM) was

*Sorumlu yazar (Corresponding Author): Ceyla OZGUR, cozgur@atu.edu.tr

C.U. Miih. Fak. Dergisi, 38(2), Haziran 2023 451



Yamt Yiizey Metodu Analizi: Alkali Elektroliz ile Hidrojen Gazi Uretimi

used for the optimization of the system. In the system efficiency analysis, the electrolysis potential and time
were chosen as variables and their effects on the hydrogen gas production volume and the amount of charge
were investigated. The R? values of hydrogen volume and charge amount were 0.9956 and 0.9955,
respectively. The error% was determined as 2.71 and 0.5 for the hydrogen gas volume and charge values,

respectively.

Keywords: Response surface method, Alkaline electrolysis, Hydrogen, Optimization

1. GIRIS

Diinya genelinde artan enerji gereksinimlerinin ¢ok
sayida nedeni vardir. Bunlar arasinda, niifus artisi,
sanayilesme, kentlesme, yeni teknoloji atilimlari,
iklim degisikligi vb. sayilabilir. Diinya niifusu her
gecen giin artmakta ve bu durum enerji talebini
arttirmaktadir ~ [1].  Sanayilesme,  6zellikle
gelismekte olan iilkelerde hizla artan bir enerji
talebiyle  birlikte  gelmektedir.  Endiistriyel
faaliyetler, liretim ve fabrika isletmeleri gibi enerji
yogun faaliyetlerin artmasi da enerji talebini
arttirmaktadir. Kiiresel olarak kentlesme hizla
devam etmektedir, kentlerde daha yogun niifuslar,
ulasim, aydinlatma, 1sitma/sogutma ve diger enerji
yogun faaliyetler icin daha fazla enerji ihtiyaci
anlamina gelmektedir. Ayrica teknolojinin hizla
gelismesi de enerji tiikketimini arttirmaktadir. Mobil
cihazlar, bilgisayarlar, yapay zeka, araclar ve diger
cihazlar i¢cin daha fazla enerji ihtiyaci
duyulmaktadir. Tklim degisikligi nedeniyle artan
sicaklik, sera gaz1 emisyonlari, yogunlasan niifus ve
degisen yasam tarzlari enerji talebini artirmaktadir.
Omegin, artan sicakhiklar klima kullammmi vb
sebebiyle tiiketim artmaktadir [2]. Kisaca bu ve
benzer sebepler birlikte enerji talebinin artmasina
neden olmaktadir. Diinya genelinde enerji talebi,
cesitli kaynaklardan karsilanir. Bu kaynaklar
arasinda en biiylik oran hala fosil yakitlara aittir,
fakat sinirli rezervler ve zararli gevresel etkileri
sebebiyle alternatif kaynaklara yonelim her gecen
giin hizla artmaktadir. Giines enerjisi, riizgar
enerjisi, hidroelektrik enerji, jeotermal enerji ve
biyokiitle enerjisi gibi yenilenebilir enerji
kaynaklari, enerji talebinin bir bolimiini
kargilamaktadir [3,4]. Bu kaynaklar, siirdiiriilebilir
bir enerji tiretimi saglamak i¢in dnemlidir. Niikleer
enerji, elektrik diretimi i¢in kullanilan bir diger
onemli kaynaktir. Niikleer enerji, diisikk karbonlu
enerji saglarken, niikleer atik ve niikleer kazalar
riskleri nedeniyle tartismali bir konudur. Hidrojen,
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yakit hiicresi teknolojisi ve endiistriyel prosesler
icin kullanilan bir diger alternatif enerji kaynagidir.
Hidrojen {iretimi, enerji yogun bir siiregtir ve
giinlimiizde daha ¢ok fosil yakitlar kullanilarak
gergeklestirilir [5,6]. Fakat hidrojen gazi iiretiminde
yiiksek saflik ve diisiik karbon ayak izi hedefleri
icin en uygun yontem suyun elektrolizidir[1].
Suyun elektrolizi, suyun elektrik akimi kullanilarak
hidrojen ve oksijene ayrigmasi iglemidir.
Elektrotlarin birinde (katot) hidrojen, digerinde
(anot) ise oksijen gazi aciga cikar. Bu sekilde,
yliksek  saflikta  hidrojen  gaz1  iretimi
gerceklestirilir. Suyun elektrolizi, temiz bir enerji
kaynagidir. Ciinkii hidrojen gazi, yanma sonucu
sadece su buharina doniisiir ve gevreye zararli higbir
atik birakmaz [7]. Suyun elektrolizi ile hidrojen
gazi {iretimi, yenilenebilir bir enerji kaynagidir.
Gilines enerjisi veya riizgar enerjisi gibi
yenilenebilir enerji kaynaklar1 kullanilarak hidrojen
gaz1 Uiretilebilir [8]. Hidrojen gazi, sikistirilmis veya
stvilastirilmis formda depolanabilir. Bu ozelligi,
elektrik  sebekelerinde  depolama  sorunlarmi
¢ozmede biiyiik bir firsat sunar. Hidrojen gazi,
bir¢ok farkli amag i¢in kullanilabilir. Ornegin, yakit
hiicreleri, endiistriyel iiretim, kimyasal liretim ve
araclarda yakit olarak kullanilabilir. Hidrojen gazi,
diisik karbonlu bir enerji kaynagidir. Fosil
yakitlarin yerini alarak, diinya genelinde sera gazi
emisyonlarinin azaltilmasina yardimci olabilir [9].
Bu nedenlerden dolay1, hidrojen gazi {iretimi suyun
elektrolizi yontemi ile giderek daha popiiler hale
gelmektedir. Ancak, hidrojen gazi iiretimi, enerji
gerektiren bir siiregtir ve elektroliz ekipmanlar1 ve
teknolojisi heniiz gelisme asamasindadir [10]. Bu
dezavantajlarin giderilmesi icin elektrokatalitik
etkinligi yiiksek, diisiik asiri gerilimli, ulagilabilir
maliyetlerde elektrotlarin {iretimi ¢cok 6nemlidir. Bu
amacgla ¢ogunlukla platin (Pt), nikel (Ni) ve
paslanmaz gelik (SS) katotlar kullanilmaktadir [11-
13]. Platin katotlar, hidrojen gazi {iretimi i¢in en
etkin katot tiirlerinden biridir. Platin, yiiksek
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elektrokatalitik aktivitesi sayesinde, hidrojen gazi
iiretimi i¢in ideal bir malzemedir. Ancak, olduk¢a
pahal1 bir malzemedir, bu nedenle daha ucuz katot
malzemeleri arastirilmaktadir. Nikel katotlar, platin
katotlara gore daha ucuzdur. Ayrica, hidrojen gazi
dretimi i¢in platin katotlara yakin performans
gosterirler. Ancak, nikelin elektrokatalitik aktivitesi
platin kadar yiikksek degildir fakat cesitli
modifikasyonlar ile nikel elektrotlarin
etkinliklerinin arttirildig: bilinmektedir. Paslanmaz
celik katotlar da hidrojen gaz1 diretimi igin
kullanilabilir. Paslanmaz ¢elik, platin ve nikel
katotlara gbre daha ucuz bir malzemedir. Ancak,
hidrojen gaz1 iiretimi i¢gin paslanmaz ¢elik katotlarin
performansi, platin ve nikel katotlara gore oldukca
diisiiktiir [14]. Bu sebeple fiyat performans
analizinde nikel 6n plana ¢ikmaktadir. Fakat bu
elektrotlarin etkinliginin arttirilmas1 ig¢in bazi
stratejiler  geligtirilmelidir. ~ Yizey  alaninin
artirlmast  6nemli bir parametredir, ¢ilinkii
elektrokatalitik aktivitenin artmasina yol agabilir
[15]. Bu amagla, nikel elektrotlar genellikle piiriizli
yiizeyler seklinde dizayn edilir, siinger elektrotlar
vb. morfolojik yapilar kullanilir veya elektrot
yilizeyi elektroaktif nanopartikiiller ile kaplanir
[16-18]. Ornegin, katot malzemesine metal ya da
karbon nanopartikiiller eklenerek elektrokatalitik
aktivite artirilabilir veya elektrot yiizeyi plazma
islem veya kimyasal islemler ile modifiye edilebilir
[19-21]. Sonug¢ olarak, nikel elektrotlarin
elektrokatalitik aktivitesini artirmak igin yiizey
alaninin artirilmasi, katot malzemesinin modifiye
edilmesi, yiizey oOzelliklerinin  degistirilmesi,
elektrolitik ¢ozeltinin degistirilmesi ve elektrot
yapisinin degistirilmesi gibi stratejiler kullanilabilir
[3,19,22]. Yang ve arkadaslar1 [15] elektroliz ile
suyun ayristirilmast i¢in hidrotermal yontem ile
morfoloji  kontrollii nanokristal B-Ni(OH),/NF
(nikel hidroksit/nikel kopiik) elektrokatalizorii
gelistirdi. Calisma, B-Ni(OH)»/NF katalizoriiniin
alkali ortamda hidrojen gazi olusum reaksiyonu
(HER) ve oksijen gazi olusum reaksiyonu (OER)
icin morfolojiye bagh elektrokatalitik 6zelliklerini
arastirmayr amaclamistir. Aym1 zamanda -
Ni(OH)./NF  katalizoriiniin  morfolojiye bagh
elektrokatalitik  6zelliklerinin  mekanizmasi ile
iligkilendirilmistir. Krishnan ve arkadaglari [23]
“HER” 1i¢in nikel bazli elektro/fotokatalizorler
alanindaki son gelismeleri gozden gecirdi.
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Caligmada, nikel bazli
karakterizasyonu ve elektro/fotokatalitik
etkinlikleri ~ Ozetlenmistir. ~ Caligma  ayrica,
yenilenebilir enerji depolama ve doniistiirme gibi
pratik uygulamalar icin nikel bazl
elektro/fotokatalizorlerin ~ gelistirilmesiyle ilgili
zorluklart ve firsatlart da  vurgulamaktadir.
Caligmanin genel amaci, gelismis katalitik aktivite,
kararlililk ve dayamiklilik i¢in nikel bazli
elektro/fotokatalizorlerin tasarimi ve
optimizasyonu iizerinedir. Ayrica ¢aligma, nikel
bazli katalizorlerin elektro/fotokatalitik
performansinin  altinda yatan mekanizmalari
vurgulamakta ve performanslarini yoneten temel
ilkeler hakkinda fikir vermektedir. Genel olarak,
calisma, HER icin nikel bazli elektro/foto-
katalizorlerin gelistirilmesindeki son c¢alismalara
kapsamli bir genel bakis saglar ve verimli ve uygun
maliyetli su ayirma teknolojilerinin gelistirilmesi
i¢in aragtirma alanlari tanimlar.

katalizorlerin  sentezi,

Fakat yalnizca miihendislik tasarimlar ve
iyilestirmeler ile elektroliz sisteminin etkinlik
arttirtlmas1 s6z konusu olmayabilir. Elektroliz
sistemi optimizasyonu i¢in hesaplamali bilgisayar
programlar1 mevcuttur ve bu programlar,
elektrokimyasal reaksiyonlarin ve elektroliz
islemlerinin matematiksel modellerini kullanarak,
sistem performansini tahmin edebilir ve optimize
edebilirler. Bu programlarin bazilari, 6zellikle
hidrojen iretimi i¢in tasarlanmistir ve elektroliz
islemi boyunca sistemdeki sicaklik, basing, akim
yogunlugu ve elektrot potansiyeli gibi parametreleri
hesaplayabilir. Programlar ayrica, farkli elektrot
malzemeleri, elektrolitik c¢ozeltiler ve isletme
kosullar1 gibi faktorlerin sistem performansina
etkisini analiz edebilirler. Bu programlar arasinda
COMSOL Multiphysics, ANSYS Fluent, Aspen
Plus, HSC Chemistry ve ECEL-2D gibi yazilimlar
yer almaktadir [24-27]. Literatiirde kullanilan

elektroliz sisteminin "response surface
methodology"”, “yanit yiizey metodu” (RSM)
analizi, sistemin performansini artirmak ve

optimize etmek i¢in kullanilan bir tasarim ve analiz
yontemidir [28]. RSM analizinin avantajlari
oldukga fazladir. RSM, az sayida deney ile yiiksek

dogruluk  saglayabilir. Bu durum, deney
maliyetlerini ve deney zamanmi azaltirken,
sistemin  performansin1  etkileyen  Onemli
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parametreleri belirlemeye yardimci olur. RSM, ayn
anda coklu parametre optimizasyonunu
gerceklestirebilir. Bu durum, elektroliz sistemi i¢in
birden fazla parametrenin eszamanli olarak
optimize edilmesine olanak saglar. RSM, elektroliz
sistemi igin matematiksel model olusturmayi
kolaylastirir.  Sistemin performansim1  daha iyi
anlamak ve optimize etmek i¢in kullanilabilecek
modellerin gelistirilmesine olanak tanir. Yiizey
tepki analizinin olusturulmasina olanak tanir,
elektroliz sistemi performansmin degiskenligini
gosteren bir yiizey haritas1 olusturur. Bu sayede
harita, farkli isletme kosullarmin sistemin
performansina etkisini gorsellestirir ve daha iyi bir
anlayis  saglar. Ayrica  elektroliz  sistemi
performansinin hizli ve etkili bir sekilde optimize
edilmesine olanak tanir ve isletme maliyetlerini
azaltabilir [29,30]. Lotfi ve arkadaslar1 [31] alkali
bir ¢ozeltide “HER” i¢in bir dendrit Ni-Cu ile
modifiye  edilmis Ni  kopik  elektrotun
elektrokatalitik aktivitesini arastirdi. Calisma, Ni
kopiik substratin  elektrokatalitik aktivitesini ve
stabilitesini  arttirmak  i¢in  dendrit Ni-Cu
elektrotunun sentez ve modifikasyon siirecini
optimize etmeyi amaglamaktadir. Ayrica, HER i¢in
dendrit Ni-Cu elektrot modifiye Ni kopiik substratin
gelismis elektrokatalitik aktivitesinin altinda yatan
mekanizma arastirilmistir.  Ek olarak, calisma,
dendrit Ni-Cu elektrot modifikasyonunun Ni kopiik
alt tabakanin yiizey morfolojisi, kimyasal bilesimi
ve elektrokimyasal 6zellikleri lizerindeki etkisine
iliskin 6ngori saglamay1 amaglamaktadir. Caligma
RSM analizi ile deneysel HER verimliligini ortaya
koyan bir aragtirmadir. Esmailzadeh ve arkadaslari.
[32] “HER” ve “OER” ig¢in iki islevli bir
elektrokatalizor olarak bir nikel selenid (NiSe) nano
yapisint  gelistirdi ve optimize etti. Calisma,
katalizoriin biriktirme siiresi, pH, sicaklik vb. sentez
parametrelerini kontrol ederek NiSe nanoyapinin
elektrokimyasal performansini optimize etmek i¢in
RSM  kullanmigtir. Deneysel karakterizasyon
taramalt elektron mikroskobu (SEM), X-1sin1
kirmimmi (XRD) ve elektrokimyasal Sl¢iimler vb
teknikleri kullanarak gergeklestirilmistir. NiSe
nanoyapisinin morfolojisini, kristal yapisim1 ve
elektrokatalitik aktivitesi ¢ok yonlii arastirilmistir.
Umer ve arkadaslari [33] tek ve ¢cok duvarli karbon
nanotiipler ile modifiye edilmis titanyum dioksit
(TiO2) nanoparcaciklarmin fotokatalitik hidrojen
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iretim aktivitesi lizerindeki etkilerini yanit ylizey
metodolojisini (RSM) kullanarak optimize etmistir.
Karbon nanotiip/TiO, kompozitlerinin
morfolojisini, kristal yapisin1  ve bilesimini
aydinlatmak i¢in X-1s1mn1 kirinimi (XRD), gecirimli
elektron  mikroskobu (TEM) ve Raman
spektroskopisi teknikleri kullanmilmistir. Ayrica,
maksimum  fotokatalitik ~ hidrojen  iiretim
aktivitesinin tespiti i¢in kalsinasyon sicakligi,
karbon nanotiip modifikasyonu ve reaksiyon siiresi
vb. islem parametreleri RSM ile optimize
edilmistir.

Rothan ve arkadaglar1 [34] yaptiklar1 calismada
amonyaktan hidrojen verimliligi i¢in yanit yilizey
metodu ile optimizasyon gerceklestirmislerdir.
Hidrojen verimliliginde dikkate alinan degiskenleri
degerlendirmek igin elektrik gerilimi (90-110 V),
amonyak akis hizi (30-150 L/saat) ve yukart akis
basinct (0-100 kPa) gibi faktorleri YYM
araciligiyla deneyler kullanilarak incelenmislerdir.
Mu ve arkadaslart [35] glukozdan H, iiretimini
optimize etmek i¢cin merkezi bilesik tasarima sahip
Yanit Yiizey Metodolojisi kullanilmistir. H» tiretimi
iizerinde pH, sicaklik ve glukoz konsantrasyonunun
bireysel ve etkilesimli etkileri de
degerlendirilmistir. Maksimum H, verimi ig¢in
optimum kosullar; sicaklik 38.8 °C, pH 5.7 ve
glukoz konsantrasyonu 9.7 g/L olarak bulunmustur.
Sicaklik ve pH'nin lineer etkileri ile H, verimine
olan kare etkileri anlamli bulunmustur.

Bu ¢alismada ise nikel kdpiik katotlarin nikel-bakir-
molibden (NiCuMo) ile modifikasyonu
elektrokimyasal ¢oktiirme ile gergeklestirilmis ve
deneysel elektroliz hiicresinin etkinligi RSM analizi
ile optimize edilmistir. Sistem etkinlik analizinde
elektroliz potansiyeli ve siire degisken olarak
secilerek hidrojen gazi iiretim hacmine ve yiik
miktarina etkileri arastirilmistir.

2. YONTEM

2.1. Elektrolis Sisteminin Kurulumu

Ni kdpiik malzeme (NF - Sigma GF28024657-1EA)
1:1:0.16 cm boyutunda kesildi, ardindan sisteme

baglamak icin Ni tel ile tutturuldu. Onceki
calismamizda belirtildigi lizere yiizey hazirlama
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islemleri  gerceklestirildi  [28]. Katalizorlerin
elektrokimyasal ¢oktiirme iglemleri i¢in Iviumstat
Elektrokimyasal analiz cihazi kullanildi ve katalizor
miktar1 10 mg cm™ olacak sekilde gerceklestirildi.
Coktlirme banyosu bilesimi %30 NiSO4.6H,0,
%1,25 H3BO3, %3 CU.SO4.5H20, %3 MoNa204,
%0,2 NaCl’dir. Hidrojen gazi hacmini belirlemek
i¢in anot olarak Pt ve katot olarak ¢alisma elektrotu
(NiCuMo) ile iki elektrotlu bir elektroliz hiicresi
kullanildi. Bu sistemin kurulumunda farkli
derisimlerde (0,5; 1 ve 1,5 M) KOH c¢ozeltisiyle
doldurulan biiretler katotlarin iizerine ters ¢evrilmis
ve sisteme ¢esitli sabit potansiyeller (2.4, 2.7 ve 3.0
V) uygulanmigtir. Her bir potansiyel igin biirette
dolan hidrojen gazi farkli siireler (10, 20 ve 30
dakika) icin  belirlenmistir. Hidrojen gazi
iretiminde, tiim O6l¢im sonuglar1 buhar basinci
diizeltmesi yapilarak verilmistir [28].

2.2. Yamt Yiizey Metodolojisi (RSM)

Yapilan c¢aligma kapsaminda, veri analizi Design
Expert (deneme siiriimii) ile gergeklestirilmistir ve
ikinci dereceden model olusumu igin merkezi
kompozit tasarimi tercih edilmistir. Model
olusturulurken bagimsiz degiskenler olarak siire ve
elektrik voltaji secilmistir. Hidrojen hacmi ve yiik
miktar1 ise bagimli degiskenlerdir. Toplamda 13
deney yapilmigtir. Tim deneysel denemeler,
etkilesimsel etkiler, bireysel etkiler ve optimum
kosullar1  incelemek igin  gerceklestirilmistir.
Bagimsiz degiskenler Cizelge 1'de gosterildigi gibi
diisiik (-1), orta (0) ve yiiksek (+1) olmak iizere ii¢
seviyede incelenmigtir. Modellemenin temel
sonu¢larindan biri olan cevap yiizey metodu
denkleminin genel bigimi Esitlik 1’de ifade edildigi
sekilde hesaplanmistir:

Y; = Bo+BiXi + BuXi® + BijXiX; (1)

Burada, Y; bagimli degisken, Bo, Bi, Bii, Bij model
katsayilari, X; ve X; bagimsiz degiskenlerdir.

Gelistirilen modelin uygunlugunu dogrulamak i¢in

Varyans analizi (ANOVA) kullanilmigtir. Modelin
tahmin dogrulugu R? korelasyon katsayisi ile

C.U. Miih. Fak. Dergisi, 38(2), Haziran 2023

Ceyla OZGUR, Mehmet Erman MERT

iliskilidir ve Fisher F testi istatistiksel anlamliligin1
kanitlamaktadir. p ve F degerleri de model
terimlerini test etmek i¢in kullanilir [24]. Cizelge 1,
girig parametrelerini ve seviyelerini gostermektedir.

Cizelge 1. Bagimsiz parametreler ve seviyeleri

Sembol | Degisken | Birim Seviye
-1 0 +1
A Siire dk 10 20 30
B Piffg;ih Voltaj | 24 | 27 | 3.0
3. ARASTIRMA BULGULARI

3.1. Elektrotlarin Deneysel Analizi

Elektroliz sistemi ile 1 M KOH c¢o6zeltisinde
NiCuMo elektrot yiizeyinde farkli potansiyel
degerlerinde 30 dakika boyunca iiretilen hidrojen
gaz1 hacimleri Sekil 1°de goriilmektedir.

Sekil 1’de artan elektrik voltaj1 ile iiretilen hidrojen
gazi miktariin arttig1 goriilmektedir. 2,4; 2,7 ve 3
V i¢in hidrojen gazi hacimleri sirastyla 77,30; 90,67
ve 105,08 mL olarak tespit edilmistir.

120,00 T

100,00 -

80,00 +
60,00 +
40,00 +
20,00 -
0,00 +

2,4 : T )

2,7 T

kY

E/V
Sekil 1. Farkli potansiyellerde iiretilen hidrojen
gaz1 hacimleri

YV H;/ mL

Elektroliz sisteminde elektroliz siiresinin etkisinin
tespiti i¢in gergeklestirilen deneylerden elde edilen
veriler Sekil 2’de goriilmektedir. Sekil 2°de ¢ok
daha genis bir potansiyel araliginda (2,1 V‘dan
itibaren 3 V’a kadar) deneyler gergeklestirilmistir.
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V (mL) - t (dak) @ Elektrot voltaji

120

100

80

60

40

V H, (mL)

20

C

siire (dak)

—o—2.1 Volt
—e—2.2 Volt

2.3 Volt
—o—2.4 Volt
—0—2.5 Volt

2.6 Volt
—e—2.7 Volt
—e—2.8 Volt
—e—2.9 Volt

40
—e—3.0 Volt

Sekil 2. Farkli elektroliz siirelerinde iiretilen hidrojen gazi hacimleri

3.2. Yamt Yiizey Metodu
Merkezi kompozit tasarimma gore, deneyler
optimum kombinasyonu bulmak ve giris

parametrelerinin hidrojen hacmi ve yiik miktari
iizerindeki etkilerini incelemek icin yapilmistir ve
sonuglar Cizelge 2'de verilmistir. Hidrojen hacmi ve
yiik miktar1 optimizasyonu ve tahmini igin 2
bagimsiz  degiskenin  li¢  farkli  seviyesi
kullanmilmustir. Esitlik 2 ve 3°de sirasiyla hidrojen
hacmi ve yiik miktar i¢in 2. dereceden polinom

verilmistir.

Y = 55.57 + 28.054 + 14.67B + 6.484B —
0.429342 + 3.62B2 ©)
Y = 481.23 + 240.664 + 123.27B + 57.65AB —
5.96A4% + 35.94B2 3)

Burada; Y degeri Esitlik 2 ve 3 igin sirasiyla
hidrojen hacmi ve yiik miktarini, A siireyi, B voltaj
degerini belirtmektedir.

Cizelge 2. Farkli deneysel denemeler icin gercek ve tahmin edilen ¢iktilarin karsilastirilmasi

Deney No Aidskl;re B:Voltaj (V) Deneysel hacim De;lie;isel lﬁ ii\é I;ill\(/[
1 20 2.7 555 4799 55,57 481,23
2 20 2,7 55,5 479,9 55,57 481,23
3 20 2,7 55,5 479,9 55,57 481,23
4 20 2,7 55,5 479,9 55,57 481,23
5 30 2,4 66,2 572,1 65,67 570,63
6 20 2,7 555 479,9 55,57 481,23
7 20 3,0 74,4 642,8 73,85 640,44
8 20 2,4 44,3 398,2 44,52 393,91
9 10 2,7 28,1 2455 27,09 234,94
10 10 3,0 38,2 331,7 38,90 336,5
11 30 2,7 82,5 711,7 83,19 715,61
12 10 2,4 22,2 199,5 22,52 205,26
13 30 3,0 108,1 934,9 107,95 932,46
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3.3. Elektrotlarin  Deneysel  Analizlerinin
Optimizasyonu

Olgiilen verilerin ~ varsayimmnin  normalitesini

dogrulamak i¢in normal olasilik grafikleri

olusturulmustur. Bu artiklarin dagilimini kontrol
etmek i¢in kullanilan tanisal grafiklerden birisidir.
Sekil 3 ve 4’den de goriildiigii tizere hidrojen hacmi
ve ylik degerleri igin artiklar normal bir dagilim
izlemektedir ve bu da varyans analizinin (ANOVA)

Normal %o olasiik

Ceyla OZGUR, Mehmet Erman MERT

g

goeEn

gegcerliligi icin 6nemlidir [35,36].

Normal %o olasihk

3,00 200 100 0,00 1,00 200

Tgten sndlandinims artiklar

Sekil 3. Hidrojen hacmi normal artik grafikleri

Igten smflandiminus artibdar
Sekil 4.Yiik i¢in normal artik grafikleri

Modelin anlamliligint bulmak i¢in kullanilan
varyans analizi (ANOVA) Cizelge 3'te verilmistir.
P-degeri ve F-degeri, sirasiyla modelin 6nemini ve
tutarliligint gostermektedir. Cizelge 3'e gore F
degeri 2842,54 ve p degeri <0,0001 ise tasarlanan
modelin 6nemli oldugu anlamma gelmektedir.
ANOVA analizinde, p-degeri 0,05’ten kiiciik olan
modeldeki faktorlerin dnemli oldugu kabul edilir.
Cizelge 3¢ gore p degeri 0,05'ten kiigiik oldugu igin
¢ok onemli kabul edilmigstir. Model igin belirlenen
korelasyon sayilar1 (R?) incelendiginde, hidrojen
hacmi ve yiik miktar1 i¢in tahmini R? degerleri
sirastyla  0,9956’dir  ve 0,9955 olarak elde
edilmistir.

Cizelge 3. Model ve faktorlere ait F degerleri ve p degerleri

Hidrojen hacmi Yiik

Kaynak F-degeri P-degeri F-degeri P-degeri
Model 3149,72 | <0.0001 2842,54 <0.0001
A-Siire 11956,03 <0.0001 | 10830,55 <0.0001
B-Potansiyel 3268,77 <0.0001 | 2849,14 <0.0001
AB 424,73 <0.0001 | 415,46 <0.0001
A? 1,29 0,2936 | 3,06 0,1235

B2 91,70 <0.0001 | 111,50 <0.0001

Cizelge 4’e baktigimizda hidrojen hacmi ve yiik  arasindaki farklar 0,2’den az oldugu i¢in makul bir

degeri igin tahmini ve ayarlanmis R? degerleri

Cizelge 4. Modellerin 6zeti

uyum igerisindedir.

Hacim Yik Hacim Yiik
Std. Sapma 0,6284 5,66 R? 0,9996 0,9995
Ortalama 57,04 495,07 Ayarlanmig R? 0,9992 0,9992
C.V.% 1,10 1,14 Tahmini R? 0,9956 0,9955
Yeterli Kesinlik 200,1282 189,2281
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Sekil 5 ve 6 sirasiyla deneysele karsi tahmin edilen
hidrojen hacmi ve yik miktarinin grafiklerini
gostermektedir. Model terimlerinin  deneysel
verileri, tahmin degerlerini elde etmek i¢cin RSM
model denklemine eklenmistir. Sekilden de
goriildiigii lizere diyagonal ¢izgiye dogru tahmin
edilen ve ger¢ek hidrojen hacmi ve yiik degerlerinin
birbiriyle olan yakinligi modelin gegerli oldugunu
gostermektedir [37].

120 —

Tahmini Hidrojen Hacmi (ml)

I T I I T I
20 40 &0 a0 100 120

Deneysel Hidrojen Hacmi (ml)

Sekil 5. Hidrojen hacmi igin gercek ve tahmin
edilen degerler

Tahmini Yik (c)
8
l

I I I I
400 600 B0O 1000

Deneysel Yiik (c)

.,
&

Sekil 6. Yiik icin ger¢ek ve tahmin edilen degerler
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3.4. Proses Parametrelerinin Hidrojen Hacmi
ve Yiik Miktar1 Uzerindeki Etkileri

Bagimsiz degiskenlerin sistem tizerindeki etkileri
bagimli degiskenler aracilig1 ile yapilmaktadir. Bu
yiizden de bagimli degiskenlerin belirlenmesi
biiyiik bir 6nem kazanmaktadir [28]. Elektroliz
siiresi ve elektrot voltajmm hidrojen hacim

miktarina ve yilik miktarina karsi ¢izilen 3 boyutlu
yanit yiizey grafikleri sirastyla Sekil 7 ve Sekil 8'de
verilmistir. Esitlik 2 ve 3°deki A ve B degerlerinin
stire ve voltaj miktar1 ile
yik miktarini

pozitif olmas1 artan
hidrojen hacmi ve
gostermektedir.

arttirdigini

Hidrojen Hacmi (ml)}

27

B=Voltaj (V)

630,
) &
< (AL
B (’"‘ (7 .,
é “’#":’0 AL ALH LA KLt
Sekil 7. Hacim miktarina ve yiik miktarina karsi

cizilen 3 boyutlu yanit yiizey grafikleri
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3.5. Model Dogrulama Deneyleri

Yanit yiizey metodu ile modellemede iiretim
parametreleri i¢in optimum degerleri belirlemek
yapilan calismalarin en 6nemli bir kisimlarindan

A:Siire =30

Hacim =107.949

Ceyla OZGUR, Mehmet Erman MERT

birisidir. Design-Expert (deneme siiriimii) programi1
kullanilarak olusturulan ampirik model, maksimum
hidrojen hacmine ve yiik miktarina ulagmak i¢in en
iyi kosullar1 belirlemistir.

24 ]
B:Voltaj =3
-
1995 9349
Yiik = 932 464

Sekil 8. Yanit yiizey metodu ile elde edilen optimum degerler

Maksimum hidrojen verimi ve yiik miktari igin
yanit ylizey metodu tarafindan Onerilen veri seti
Cizelge 5’de verilmistir. Istatistiksel ~analiz
sonucunda, modelin optimal parametrelerini 30
dakika ve 3 voltaj olarak bulmustur. ikinci
dereceden model tarafindan belirlenen optimum
kosullarda maksimum hidrojen hacmi 107.949 mL
ve maksimum yiik miktar1 932.464 c olarak tespit
edilmistir.

Ampirik modelin ve optimizasyon bulgularinin

dogrulugunu test etmek icin dogrulama testleri
gergeklestirilmistir.  Her yanit igin, optimum
dogrulama deneylerinden elde edilen sonug ile
modelden elde edilen tahmini  sonuglar
karsilagtirilmistir.  Cizelge 5°den de goriildiigi
iizere hidrojen hacmi ve yiik degeri i¢in hesaplanan
hata sirastyla 2,71 ve 0,5 olarak belirlenmistir. Elde
edilen % hata degerlerine gore, dogrulama
testlerinden elde edilen sonucglar ile tahmini
sonuclar arasinda istatistiksel olarak Onemli bir
farkin olmadig1 belirlenmistir.

Cizelge 5. Yanit ylizey metodu tarafindan 6nerilen veri seti

Etkileyen Faktorler H: Hacmi Yiik % Hata
Siire (dk) | Voltaj (V) | Deneysel Tahmini | Deneysel | Tahmini | H; Hacmi Yiik
30 3 105,083 107,949 927,5 932,464 2,71 0,5
C.U. Miih. Fak. Dergisi, 38(2), Haziran 2023 459
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4. SONUCLAR

Bu ¢alismada, nikel kopiik katotlarin nikel-bakir-
molibden (NiCuMo) ile modifikasyonu
elektrokimyasal ¢oktiirme ile gergeklestirilmis olup
hidrojen hacmi ve yiik miktarini belirlemede proses
parametrelerinin tahmini ve optimizasyonu yanit
ylizey metodu bagariyla uygulanmustir. Yanit yiizey
metodu ile yiiksek oranda hidrojen hacmi ve yiik
miktar1 elde edilmistir. Elde edilen sonuglar asagida
verildigi sekildedir:

* Yanit yiizey metoduna gore elde edilen
optimum iiretim parametreleri 30 dakika ve 3V
elektrik potansiyeli olarak gézlemlenmistir. Bu
optimum parametrelerde 107,949 mL hidrojen
hacmi ve 932,964 ¢ oraninda yiik miktar1 elde
edilmistir.

* ANOVA test sonuglarma gore elektrik
potansiyeli hidrojen hacmi ve yiik miktar i¢in
en 6nemli parametre olarak tespit edilmistir.

* Yanit yiizey metodunun R? degerleri hidrojen
hacmi ve yiik miktar1 igin sirasiyla 0,9996 ve
0,9995 olarak elde edilmistir.

* Dogrulama testi sonuglari, deneysel olarak elde
edilen hidrojen hacmi ve yiik miktar1 sonuclart
ile tahmin edilen hidrojen hacmi ve yilik miktar1
sonuglar1 arasinda iyi bir uyum oldugunu
gostermistir.

5. KAYNAKLAR

1. Kumar, S.S., Lim, H., 2022. An Overview of
Water Electrolysis Technologies for Green
Hydrogen Production. Energy Reports, 8,
13793-13813.

2. Mohammed, H.J., Ali, N.A., 2019. Fabricating
and Study Effect of the Concentrations
Electrolyte for An Alkaline Electrolysis Cell.
The 7th International Conference on Applied
Science and Technology, (ICAST'2019), 27-28
March 2019, Katbala City, Iraq, 30002-30006.

3. Batool, M., Hameed, A., Nadeem, M.A., 2023.
Recent Developments on Iron and Nickel-based
Transition Metal Nitrides for Overall Water
Splitting: A Critical Review. Coordination
Chemistry Reviews, 480, 215029.

460

10.

11.

12.

13.

Dezhdar, A., Assarch, E., Agarwal, N.,
Bedakhanian, A., Keykhah, S., Fard, G.Y.,
Zadsar, N., Aghajari, M., Lee, M., 2023.
Transient Optimization of A New Solar-wind
Multi-generation ~ System  for  Hydrogen
Production, Desalination, Clean Electricity,
Heating, Cooling, and Energy Storage using
TRNSYS. Renewable Energy 208, 512-537.
Dincer, 1., 2023. Hydrogen 1.0: A new Age.
International Journal of Hydrogen Energy.
Wang, Y., Lu, Z., Chen, M., Liang, D., Wang,
J., 2022. Hydrogen Production from Catalytic
Steam Reforming of Toluene Over Trace of Fe
and Mn Doping Ni/Attapulgite. Journal of
Analytical and Applied Pyrolysis, 165, 105584.
Novotny, V., 2023. Blue Hydrogen can be A
Source of Green Energy in the Period of
Decarbonization. International Journal of
Hydrogen Energy, 48(20), 7202-7218.
Gopinath, M., Marimuthu, R., 2022. A Review
on Solar Energy-based Indirect Water-splitting
methods for Hydrogen Generation. International
Journal of Hydrogen Energy, 47(89), 37742-
37759.

Monga, D., Shetti, N.P., Basu, S., Kakarla, R.R.,
2023. Recent Advances in Various Processes for
Clean and Sustainable Hydrogen Production.
Nano-Structures & Nano-Objects, 33, 100948.
Dokhani, S., Assadi, M., Pollet, B.G., 2023.
Techno-economic Assessment of Hydrogen
Production from Seawater. International Journal
of Hydrogen Energy, 48(26), 9592-9608.
Omarov, S.0., Martinson, K.D., Matveyeva,
AN., Chebanenko, M.I., Nevedomskiy, V.N.,
Popkov, V.., 2022. Renewable Hydrogen
Production via Glycerol Steam Reforming over
Ni/CeO, Catalysts Obtained by Solution
Combustion Method: The Effect of Ni Loading.
Fuel Processing Technology. 236, 107429.
Shejale, A.D., Yadav, G.D., 2022. Steam
reforming of bio-alcohols over Ni-M (Cu, Co,
Pt)/MCEF-S (MgO, La,O3, CeO,) for Renewable
and Selective Hydrogen Production: Synergistic
Effect of MCF Silica and Basic Oxides on
Activity and Stability Profiles. Catalysis Today,
In press.

Yuvaraj, A.L., Santhanaraj, D., 2013. A
Systematic Study on Electrolytic Production of

C.U. Miih. Fak. Dergisi, 38(2), Haziran 2023



Hydrogen Gas by using Graphite as Electrode.
Materials Research, 17(1), 83-87.

14. Okonkwo, P.C., Barhoumi, E.M., Mansir, 1.B.,
Emori, W., Bhowmik, H., 2022. Effect of
Electrode Material on the Hydrogen Production
Using a Low-cost Home-made Alkaline
Eectrolyzer. Vacuum, 198, 110878.

15. Yang, J.H., Xu, X., Chen, M., Yang, D., Lu, H.,
Sun, Y., Shao, C., Song, Q., Zhang, J., Gao, L.,
Zhang, Y., 2021. Morphology-Controllable
Nanocrystal ~ B-Ni(OH)»/NF  Designed by
Hydrothermal Etching Method as High-
Efficiency Electrocatalyst for Overall Water
Splitting.  Journal = of  Electroanalytical
Chemistry, 882, 115035.

16.Ding, Q., Zou, X., Ke, J., Dong, Y., Cui, Y., Lu,
G., Ma, H. 2023. S-scheme 3D/2D
NiCo0,04@g-C3Ns  Hybridized System for
Boosting Hydrogen Production from Water
Splitting. Renewable Energy, 203, 677-685.

17.Hao, J.,, Liu, J., Wu, D., Chen, M., Liang, Y.,
Wang, Q., Wang, L., Fu, X.Z., Luo, J.L., 2021.
In Situ Facile Fabrication of Ni(OH), Nanosheet
Arrays for Electrocatalytic Co-production of
Formate and Hydrogen from Methanol in
Alkaline Solution. Applied Catalysis B:
Environmental, 281, 119510.

18.Kong, X., Lv, F., Zhang, H., Yu, F., Wang, Y.,
Yin, L., Huang, J., Feng, Q., 2022. NiO Load
K,Fe4O; Enhanced Photocatalytic Hydrogen
Production and Photo-Generated Carrier
Behavior. Journal of Alloys and Compounds,
903, 163864.

19.Cai, W., Li, Y., Zheng, Q., Song, M., Ma, P.,
Fang, W., Song, W. Lai, W. 2023.
Hydrogenative Rearrangement of Bioderived
Furfurals to Cyclopentanones over Ni/Nb,Os
Catalysts: Promotion Effect of Reducible NbOx
and Water. Fuel, 338, 127345.

20.Liu, F., Tang, Y., Zhao, J., Bai, Y., Chen, J.,
Tian, L., Shah, S.S.A., Bao, S.J., 2022. Carbon
Dots-induced Carbon-coated Ni and MooN
Nanosheets for Efficient Hydrogen Production.
Electrochimica Acta, 424, 140671.

21.Liu, S., Li, F.,, Li, T., Cao, W., 2023. High-

Performance ZnIn(2)S(4)/Ni(dmgH)(2) for
Photocatalytic  Hydrogen Evolution: Ion
Exchange Construction, Photocorrosion

Mitigation, and Efficiency Enhancement by

C.U. Miih. Fak. Dergisi, 38(2), Haziran 2023

Ceyla OZGUR, Mehmet Erman MERT

Photochromic Effect. Journal of Colloid and
Interface Science, 642, 100-111.

22.Xu, C., Yang, X., Feng, K., Zhang, M., Yang,
L., Yin, S., 2023. Metal-organic Framework
Derived Ni/Mo2C/Mo2TiC2Tx@NC as an
Efficient  Electrocatalyst for  Enhanced
Hydrogen Production. International Journal of
Hydrogen Energy, 48(46), 17553-17564.

23.Krishnan, A., Ajith, A., Krishnan, A.V., Saji,
R.E., Syamli, S., Shibli, S.M.A., 2023. Ni-based
Electro/Photo-Catalysts in HER - A Review.
Surfaces and Interfaces, 36, 102619.

24. Bilgi¢, G., Bendes, E., Oztiirk, B., Atasever, S.,
2023. Recent Advances in Artificial Neural
Network Research for Modeling Hydrogen
Production Processes. International Journal of
Hydrogen Energy, 48(50), 18947-18977.

25.Ince, A.C., Serincan, M.F., Colpan, C.O.,
Pasaogullari, U., 2023. A Mini Review on
Mathematical Modeling of Co-electrolysis at
Cell, Stack and System Levels. Fuel Processing
Technology, 244, 107724.

26.Kombe, E.Y., Lang'at, N., Njogu, P., Malessa,
R., Weber, C.T., Njoka, F., Krause, U., 2022.
Process Modeling and Evaluation of Optimal
Operating Conditions for Production of
Hydrogen-rich Syngas from Air Gasification of
Rice Husks Using Aspen Plus and Response
Surface Methodology. Bioresource Technology,
361, 127734.

27.Okolie, J.A., Epelle, E.I., Nanda, S., Castello,
D., Dalai, A.K., Kozinski, J.A., 2021. Modeling
and Process Optimization of Hydrothermal
Gasification for Hydrogen Production: A
Comprehensive Review. The Journal of
Supercritical Fluids, 173, 105199.

28. Ozgiir ,C., Mert, M.E., 2022. Prediction and
Optimization of the Process of Generating
Green Hydrogen by Electrocatalysis: A study
Using Response Surface Methodology. Fuel,
330, 125610.

29. Pourali, M., Esfahani, J.A., 2022. Performance
Analysis of a Micro-scale Integrated Hydrogen
Production System by Analytical Approach,
Machine Learning, and Response Surface
Methodology. Energy, 255, 124553.

30.Salahi, F., Zarei-Jelyani, F., Farsi, M.,
Rahimpour, M.R., 2023. Optimization of
Hydrogen Production by Steam Methane

461



Yamt Yiizey Metodu Analizi: Alkali Elektroliz ile Hidrojen Gazi Uretimi

Reforming over Y-promoted Ni/A1203 Catalyst
Using Response Surface Methodology. Journal
of the Energy Institute, 108, 101208.

31.Lotfi, N., Shahrabi, T., Yaghoubinezhad, Y.,
Darband, G.B., 2019. Surface Modification of
Ni Foam by the Dendrite Ni-Cu Electrode for
Hydrogen Evolution Reaction in an Alkaline
Solution.  Journal  of  Electroanalytical
Chemistry, 848, 113350.

32.Esmailzadeh, S., Shahrabi, T., Yaghoubinezhad,
Y., Darband, B.G., 2021. Optimization and
Characterization of Pulse Electrodeposited
Nickel Selenide Nanostructure as a Bifunctional
Electrocatalyst by  Response Surface
Methodology.  International  Journal  of
Hydrogen Energy, 46(36), 18898-18912.

33.Umer, M., Tahir, M., Usman Azam, M.,
Tasleem, S., Abbas, T., Muhammad A., 2019.
Synergistic  Effects of Single/Multi-walls
Carbon Nanotubes in TiO2 and Process
Optimization  Using  Response  Surface
Methodology for Photo-catalytic H2 Evolution.
Journal of  Environmental Chemical
Engineering, 7(5), 103361.

34.Rothan, A.Y., Ali, F.F., Issakhov, A., Selim,
MM, Li, Z., 2021. Optimization Analysis of
Hydrogen Production Using Ammonia
Decomposition. Journal of Molecular Liquids,
335,116190.

35.Mu, Y., Zheng, X., Yu, H., 2009. Determining
Optimum Conditions for Hydrogen Production
from Glucose by an Anaerobic Culture Using
Response  Surface Methodology (RSM).
International Journal of Hydrogen Energy, 34,
7959-7963.

36. Adam LK., Aziz A.R.A., Yusup S., Heikal M.,
Hagos F., 2016. Optimization of Performance
and Emissions of a Diesel Engine Fuelled with
Rubber Seed Palm Biodiesel Blends using
Response Surface Method. Asian Journal of
Applied Sciences, 4(2), 401-421.

37.Ali R.Y., Ali F.F., Issakhov A., Selim M.M., Li
Z., 2021. Optimization Analysis of Hydrogen
Production Using Ammonia Decomposition.
Journal of Molecular Liquids, 335, 116190.

38. Munusamy T.D., Chin S.Y., Khan M.M.R.,
2022. Optimization of Process Parameters for
Photoreforming of Hydrogen Evolution via
Response Surface Methodology (RSM): A

462

Study Using Carbon@exfoliated g—C3N4.
Chemical Engineering Research and Design,
177, 513-525.

C.U. Miih. Fak. Dergisi, 38(2), Haziran 2023



